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学 位 論 文 内 容 の 要 旨 
本博士論文では、すべての材料は、その表面とそれが接する液相や気相との間に界面が存在し、多
くの場合でその界面が機能場となっていることに着目し、その分子界面の構造と機能の関係について
論じている。 
固相表面に機能性分子を固定化あるいは修飾することにより、既存材料に新たな機能を付加するこ
とができる。特にタンパク質やペプチドなどの高機能かつマクロな分子の固定化とその固定化構造設
計は非常に難しい。さらに、これらの機能性分子は固定化（固相に拘束）されることで反応系として
ホモジニアスからヘテロジニアスへと変化し、その効率を大きく損なうことが解っている。分子の固
定化技術が多く研究されてきたにも関わらず、今までこの課題に取り組んだ研究は国際的にもない。 
本研究では、固相表面に固定化する分子を分子相と考え、それに接する液相も含めて固相－分子相
と分子相－バルク相の新たな２つの界面が存在する「３相２界面」を構造的概念とし、機能と構造と
の関係について述べている。 
本博士論文は全５章で構成され、第１章では、研究背景及び、分子界面のコンセプトおよび本論文
で提唱する可動性付与の考え方と、それを応用した技術の位置付けについて詳述している。 
第２章では、金ナノ粒子上へ機能性ペプチド修飾することで、本来金ナノ粒子が持つ機能に加え、
機能性ペプチドの持つ機能を付加し、機能性ナノ粒子を構築した。金ナノ粒子は分散状態によって、
局所表面プラズモン共鳴に起因する吸収スペクトルの変化が生じる。この金ナノ粒子表面へ複数の特
定分子と複合体を形成する機能性ペプチドを修飾することにより、複合体形成に依存する分散・凝集
（吸収スペクトル変化）を検出することが可能であることを実証し、そのなかで、分子相を形成する
機能性ペプチドの可動性の違いによって分散・凝集に変化が生じることを明らかにしている。 
第３章では、固定化酵素へ可動性を与えることにより固相上において高い活性を示す酵素固定化法
を開発している。両親媒性の自己組織化タンパク質（HFBI）を酵素固定化のキャリアタンパク質とし
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て利用する、マクロ分子でも精密な分子相を固相上形成できる方法論を確立し、酵素（Glucose 
oxidase:GOx）とHFBIとがアミノ酸リンカーでつながれた融合タンパク質を構築した。その融合タン
パク質（GOx-HFBI）で形成した自己組織化酵素膜で構築した可動性を有する酵素分子相に於いて、
固相上における見かけ上の比活性と可動性との関係を明らかにしている。 
第４章では、光励起電流を利用したアフィニティセンサへ可動性付与の分子相設計コンセプトを適
応させた。本章では固相界面に固定化分子相を精密に制御するために、研究室独自のEC tag法を利用
した。EC tag法は、機能性分子を導入し、金属イオンを配位させたペプチドタグを電解還元によって
固相上に固定化する独自技術であり、EC tag法では、金属イオンが特異的な固定化サイトとなる。そ
の特異性を利用して分子-固相接点の構造を精密に制御し、ボトムアップ的な分子層形成を実現してい
る。そのEC tag法により半導体表面に形成した固定化分子相における光励起電流を測定し、分子相に
可動性を付与することにより、光励起電流の取得率が向上することを示した。その結果から、光励起
分子相の可動性と光励起電流そして電子移動特性との関係を論述している。 
第５章では、本研究を分子界面における分子相への可動性付与の重要性に関する研究として結論づ
け、総括している。そして、３相２界面という概念と、分子相可動性による界面機能性向上とを実験
的に実証できたことを示し、ここで提案実証した分子相設計のコンセプトが、学術領域のみならず産
業的な技術にも大きく資することを結論している。 
 
学 位 論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨 
 本論文に関し、調査委員から「分子相可動性の定量化」「界面機能の速度論的な解析」「分子相設
計における課題」「想定しうる産業技術展開」などについて質問がなされたが、いずれも著者から明
確な回答が得られた。公聴会には、多数の出席者があり、種々の質問がなされたが、いずれも著者の
説明によって質問者の理解が得られた。 
 以上により、論文調査及び最終試験の結果に基づき、審査委員会において慎重に審査した結果、本
論文が博士（工学）の学位に十分値するものであると判断した。 
